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<はしがき>
この報告書は､平成11-12年度文部省科学研究費補助金基盤研究
(A)(研究課題番号11450302)により､高効率な高性能触媒の探索および
設計を目的としたコンビナトリアル第一原理計算化学手法の開発とその応
用に関する研究の成果をまとめたものである｡
<研究組織>
研究代表者　‥宮本明(東北大学大学院工学研究科教授)
研究分担者:久保百司(東北大学大学院工学研究科助手)
ll　　:高見誠一(_嚢北大学大学院工学研究科助手)
<研究経費>
平成11年度　　10,100千円
平成12年度　　　　4,900千円
計　　　　15,000千円
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<<研究発表>>
1.　学会誌等
1)　M. Kubo, Y. Oumi, H. Takaba, A. Chatterjee and A. Miyamoto
"Chemical Vapor Deposition Process on the ZSM-5(010) Su血ce as
lnvestigated by Molecular Dynamics''
J. Phys. Chem. B, 103 (1999) 1876-1880.
2)　X. Yin, H. Ham, A. Endou, M. Kubo, K. Teraishi, A. Chatterjee,
and A. Miyamoto
"Reactivity of Lattice Oxygens Present in V205(010): A Periodic
First Principles lnvestigation乃
J. Phys. Chem. B, 103 (1999) 1263-1269.
3)　X. Yin, A. Fahmi, H. Ham, A. Endou, S. S. C. Ammal, M. Kubo,
K. Teraishi, and A. Miyamoto
"Adsorption of H20 on the V205(010) Su脆ce Studied by Periodic
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J. Phys. Chem. B, 103 (1999) 3218-3224.
4)　X. Yin, H. Ham, Ⅰ. Gunji, A. Endou, S. S. C. Ammal, M. Kubo,
and A. Miyamoto
``NH3 Adsorption on the Bronsted and Lewis Acid Sites of
V205(010): A Periodic Density Functional Study"
J. Phys. Chem. B, 103 (1999) 4701-4706.
-2-
5)　A･ Yamada, A. Endou, H. Takaba, K. Teraishi, S. S. C. Ammal,
M･ Kubo, K･ G･ Nakamura, M. Kitajima, and A. Miyamoto
以Tight-binding Molecular Dynamics Simulation of Desorbed SiO
Molecule during the Qxidation of Si(i I I) Surface"
Jpn. ∫. Appl. Phys., 38 (1999) 2434-2437.
6)　X･ Yin, A･ Endou, R. Miura, A. Fahmi, L Gunji, R. Yamauchi,
M･ Kubo, K. Teraishi, and A. Miyamoto
"Molecular Dynamics Study on Vanadium Pentbxide"
Comp. Mater. S°i., 14 (1999) 114-118.
7)　A･ Endou, X･ Yin, Y. Oumi, M. Kubo, K. Teraishi, S. S. C. Ammal,
and A. Miyamoto
〟Application of Periodic Density Functional Method to Catalyst
Design"
Adv. S°i. Techno1., 18 (1999) 271-278.
8)　S･ S･ C. Ammal, S. Takami, M. Kubo, and A. Miyamoto
``Integrated Computational Chemistry System fわr Catalyst Design"
Bull. Mater. S°i., 22 (1999) 85ト861.
9)　Y･ Ueda, H. Tsuruya, T. Kanougi, Y. Oumi, M. Kubo,
A･ Chatterjee, K. Teraishi, E. Broclawik, and A. Miyamoto
"Density Functional Study on the Transition State of Methane
Activation over ∫on-exchanged ZSM-5''
ACS Symp. Series, 721 (1999) 32卜332.
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10)　A. Endou, N. Ohashi, K. Yoshizawa, S. Takami, M. Kubo,
and A. Miyamoto
〟Comparative Investigation on the Adsorption Properties of
Precious Metal Clusters toward NO: A Density Functional Study"
J. Phys. Chem. B, 104 (2000) 5110-5117.
ll)　H. Takaba, A. Endou, A. Yamada, M. Kubo, K. Teraishi,
K･ G･ Nakamura, K. Ishioka, M. Kitajima, and A. Miyamoto
``Tight-Binding Molecular Dynamics Study of Hydrogen Molecule
inside Silicon CⅣstal"
Jpn. ∫. Appl. Phys., 39 (2000) 2744-2747.
12)　A. Endou, K. Teraishi, K. Yajima, K. Yoshizawa, N. Ohashi,
S. Takami, M. Kubo, A. Miyamoto, and E. Broclawik
"Potential Energy Surface and Dynamics of Pd/MgO(001)
System as lnvestigated by Periodic Density Functional
Calculations and Classical Molecular Dynamics
Simulations ''
Jpn. ∫. Appl. Phys., 39 (2000) 4255-4260.
13)　N. Ohashi, A. Endou, S. Takami, M. Kubo, andA. Miyamoto
``Molecular Adsorption on Ultra血e Precious Metal Particles
Studied by Density Functional Calculation''
Jpn. ∫. Appl. Phys., 39 (2000) 426卜4265.
14)　K. Yajima, Y. Ueda, H. Tsuruya, T. Kanougi, Y. Oumi,
S･ S･ C. Ammal, S. Takami, M. Kubo, and A. Miyamoto
αCombinatorial Computational Chemistry Approach to the Design
of deNOx Catalysts"
Appl. Catal. A, 194/195 (2000) 183-191.
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15)　A. Endou, N. Ohashi, S. Takami, M. Kubo, A. Miyamoto,
and E. Broclawik"
``The Adsorption and Activation Properties of Precious Metal
Clusters toward NO: A Density Functional Study"
Topics in Catalysis, ll/12 (2000) 271-278.
16)　K. Yajima, Y. Ueda, H. Tsuruya, T. Kanougi, Y. Oumi,
S. S. C. Ammal, S. Takami, M. Kubo, and A. Miyamoto"
``computer-Aided Design of Novel Heterogen占Ous Catalysts I A
Combinatorial Computational ChemistⅣ Approach"
Stud. Surf. Sci. Cata1., 130 (2000) 401-406.
17)　K. Yajima, S. Sakahara, Y. Ueda, B. Rodion, S. Takami, M. Kubo,
and A. Miyamoto
以Combinatorial Computational Chemistry Approach to the Design
of Catalysts"
Proceedings of SPIE, 3941 (2000) 62-69.
18)　R. Belosludov, S. S. C. Ammal, Y. Inaba, Y. Oumi, S. Takami,
M. Kubo, A. Miyamoto, M. Kawasaki, M. Yoshimoto,
and H. Koinuma
``Combinatorial Computational Chemistry Approach to the Design
of Metal Oxide Electronics Materials''
Proceedings of SPIE, 3941 (2000) 2-10.
19)　R. V. Belosludov, S. Sakahara, K. Yajima, S. Takami, M. Kubo,
and A. Miyamoto
〟Combinatorial Computational Chemistry Approach as a Promising
Method f♭r Design of Fischer-Tropsch Catalysts based on Fe and Co''
Appl. Surf. Sci., in press.
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20)　S. Sakahara, K. Yajima, R. Belosludov, S. Takami, M. Kubo,
and A. Miyamoto
"Combinatorial Computational Chemistry Approach to the Design of
MethanoI Synthesis Catalyst"
Appl. Surf. Sci., in press.
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2.　学会発表
a)　国内発表
1)　谷島健二･鶴谷浩隆･近江靖則･S. Salai C. Ammal･高見誠一･
久保百司･宮本　明ノ
"新規触媒材料開発のためのコンビナトリアル計算化学"
1999計算化学討論会､ 1014､東京(1999年5月19日)
2)　久保百司･杉左近潔･周　慧･山田有場･田村宏之･S. Salai C. Ammal･
高見誠一･宮本　明･今村　詮
``周期境界条件Tight-Binding分子動力学計算プログラムの開発とそ
の応用"
1999計算化学討論会､ 1016､東京(1999年5月19日)
3)　高見誠一･杉左近潔･山田有場･田村宏之･S. S. C. Ammal･久保百司･
宮本　明･今村詮
``Tight-Binding分子動力学プログラムの開殻系-の拡張"
1999計算化学討論会､ 1017､東京(1999年5月19日)
4)　宮本　明
``触媒･無機機能材料分野での計算科学的活用法:成功のためのノウ
ハブ'
第14回高分子計算機科学研究会､ (1999年7月8日)
5)　高見誠一･谷島健±･植田裕介･久保百司･宮本明
"イオン交換ゼオライトでの脱硝触媒反応に関する計算化学的検討"
日本化学会第77秋季年会､3A6 14､札幌(1999年9月25日)
6)　高見誠一･坂原悟･谷島健二･久保百司･宮本　明
"コンビナトリアル計算化学を用いた触媒設計''
化学工学会第32回秋季大会､Gl15､金沢(1999年9月26日)
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7)　久保百司･黒川　仁･稲葉祐策･山田有場･高見誠一･宮本　明･
今村　詮
"高速化量子分子動力学プログラムの開発と不均一系触媒-の応用"
化学工学会第32回秋季大会､G124､金沢(1999年9月26日)
8)　遠藤　明･吉揮健太郎･大橋仲基･高見誠一･久保百司･宮本　明･
Broclawik Ewa
"貴金属超微粒子の触媒特性に関する量子化学的検討"
化学工学会第32回秋季大会､G201､金沢(1999年9月27日)
9)　植田裕介･谷島健二･鶴谷浩隆･近江靖則･高見誠一･久保百司･
宮本　明
"メタンの触媒活性化に関する計算化学的検討"
第84回触媒討論会(触媒討論会A)､ 3E26､秋田(1999年10月1日)
10)　谷島健二･植田裕介･高見誠一･久保百司･宮本　明
"イオン交換zsM-5のNOx還元能に及ぼすSOx被毒に関する計算化
学的検討"
第84回触媒討論会(触媒討論会A)､ 3E28､秋田(1999年10月1日)
ll)　大橋仲基･遠藤　明･高見誠一･久保百司･宮本　明
"担持金属触媒活性点上でのNOx･SOxの吸着に関する量子化学的
考察"
第84回触媒討論会(触媒討論会A)､ 4G12､秋田(1999年10月2日)
12)　山田有場･黒川　仁･周　慧･田村宏之･高見誠一･久保百司･
今村　詮･宮本　明
"高速化量子分子動力学プログラムの開発"
第84回触媒討論会(触媒討論会A)､ 4E19､秋田(1999年10月2日)
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13)　黒川　仁･山田有場･周　慧･田村宏之･高見誠一･久保百司･
今村　詮･宮本　明
"高速化量子分子動力学プログラムの触媒･表面研究-の応用''
第84回触媒討論会(触媒討論会A)､ 4E20､秋田(1999年10月2日)
14)　Belosludov Rodion･谷島健二･鶴谷浩隆･坂原悟･高見誠一･
久保百司･宮本　明
以Activation of CO on transition metal catalysts fわr Fischer-Tropsch
synthesis: density functional study"
第84回触媒討論会(触媒討論会A)､ 4E22､秋田(1999年10月2日)
15)　坂原悟･遠藤明･高見誠一･BelosludovRodion･久保百司･宮本明
"金属触媒上でのメタノール合成反応機構に関する第一原理計算"
第84回触媒討論会(触媒討論会A)､ 4E24､秋田(1999年10月2日)
16)　谷島健二･植田裕介･高見誠一･久保百司･宮本　明
"NOx還元反応におけるイオン交換zsM-5上での反応分子の吸着活
性化機構に関する量子化学的検討"
第15回ゼオライト研究発表会､B17､北見(1999年10月22日)
17)　高見誠一･山田有場･田村宏之･久保百司･宮本　明･今村詮
"量子分子動力学プログラム'colors'の開殻系-の拡張"
第22回情報化学討論会､J19､米沢(1999年11月10日)
18)坂原悟･遠藤暁･高見誠一･BelosludovRodion･久保百司･宮本明
"第-原理計算による新規メタノール合成触媒の理論設計''
第22回情報化学討論会､JP21､米沢(1999年11月11日)
19)　谷島健二･植田裕介･鶴谷浩隆･高見誠一･久保百司･宮本明
"メタン活性化触媒の分子設計に関する計算化学的研究"
第29回石油･石油化学討論会､co7､九州(1999年11月17日)
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20)　谷島健二･植田裕介･高見誠一･久保百司･宮本　明
``コンビナトリアル計算化学による耐毒性イオン交換zsM-5触媒の分子
設計''
第29回石油･石油化学討論会､B38､九州(1999年11月18日)
21)　Belosludov Rodion･谷島健二･鶴谷浩隆･坂原　悟･高見誠一･
久保百司･宮本　明
" Density Functional Study of Fischer-Tropsch Synthesis Role of
Multicomponent Catalyst on Activation of Carbon Monoxide''
_.第29回石油･石油化学討論会､C38､九州(19'99年11月18日)
22)　坂原悟･遠藤　明･高見誠一･BelosludovRodion･久保百司･宮本　明
"第-原理量子化学計算によるメタノール合成触媒の分子設計"
第29回石油･石油化学討論会､B36､九州(1999年11月18日)
23)　高見誠一･黒川　仁･谷島健二･山田有場･遠藤　明･久保百司･
宮本　明･今村詮
"高速化量子分子動力学プログラムによる表面反応ダイナミクズ'
第28回表面科学研究会､つくば(2000年2月3日)
24)　X. H. Wan, K. Yoshizawa, N. Ohashi, A. Endou, S. Takami, M. Kubo,
A. Miyamoto, A. Imamura
"Quantum Chemical Study On the Oxygen Adsorption On Precious
Metal Clusters"
第85回触媒討論会(触媒討論会A)､ 1P25､千葉(2000年3月27日)
25)　遠藤　明･吉滞健太郎･万　小紅･大橋仲基･高見誠一･久保百司･
宮本　明
"NOの貴金属クラスターとの相互作用に関する量子化学的検討:吸着
特性と電子状態"
第85回触媒討論会(触媒討論会A)､ 2PO4､千葉(2000年3月28日)
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26)　谷島健二･植田裕介･高見誠一･久保百司･宮本　明･今村詮
``イオン交換zsM-5上における特異的分子吸着に関する計算化学的
検討''
第85回触媒討論会(触媒討論会A)､ 2Pll､千葉(2000年3月28日)
27)　吉滞健太郎･万　小紅･大橋仲基･遠藤　明･高見誠一･久保百司･
宮本　明･今村　詮
"貴金属クラスター上での水素･coとの相互作用に関する量子化学的
検討''
第85回触媒討論会(触媒討論会A)､ 2P33､千葉(2000年3月28日)
28)　Belosludov Rodion, Sakahara Satoshi, Yajima Kenji, TakamiSeiichi,
Kubo Momoji, Miyamoto Akira
uDensity Functional Study of Metal Catalystsfor Fischer-Tropsch
Synthesis "
日本化学会第78春季年会､2H304､船橋(2000年3月29日)
29)　吉津健太郎･万　小紅･大橋仲基･遠藤　明･高見誠一･久保百司･
宮本　明･今村　詮
"貴金属クラスター上-の水素･co吸着状態の量子化学的検討''
日本化学会第78春季年会､2H306､船橋(2000年3月29日)
30)　wan xiaohong, Yoshizawa Kentaro, Ohashi Nobumoto, Endou Akira,
Takami Seiichi, Kubo Momoji, Miyamoto Akira, Imamura Akira
"The Study of Oxygen Adsorption on Noble Metals by Computational
Simulation"
日本化学会第78春季年会､2H3 05､船橋(2000年3月29日)
31)　久保百司･黒川　仁･稲葉祐策･山田有場･高見誠一･宮本　明･
今村　詮
"3次元周期境界条件量子分子動力学プログラムの開発とその無機材
料系-の応用"
日本化学会第78春季年会､2A346､船橋(2000年3月29日)
Ill-
32)　高見誠一･黒川仁･山田有場･久保百司･宮本　明･今村詮
``-Open Shell量子分子動力学プログラムの開発とラジカル表面反応-
の応用"
化学工学会第65年会､0304､東京(2000年3月31日)
33)　久保百司･黒川　仁･高見誠一･宮本　明･今村詮
"高速化量子分子動力学計算プログラムの開発と反応ダイナミックスへ
の応用''
2000計算化学討論会､ 2003､東京(2000年6月2日)
34)　高見誠一･黒川仁･鈴木研･久保百司･宮本　明･今村詮
"Open shell量子分子動力学プログラムの開発とその応用''
2000計算化学討論会､ 2004､東京(2000年6月2日)
35)　宮本　明･植田裕介･谷島健二･高見誠一･久保百司
"ミクロ･メソ多孔体における計算化学の新展開"
第86回触媒討論会(触媒討論会A)､ 3C13､鳥取(2000年9月21日)
36)　高見誠一･吉滞健太郎･黒川仁･鈴木研･久保百司･宮本明･
今村　詮
"Open-shell高速化量子分子動力学プログラムの開発と触媒-の応
用''
第86回触媒討論会(触媒討論会A)､ 4DOl､鳥取(2000年9月22日)
37)　久保百司･黒川　仁･高見誠一･宮本　明･今村詮
"高速化量子分子動力学による結晶成長シミュレータの開発とその応
用"
第86回触媒討論会(触媒討論会A)､ 4DO4､鳥取(2000年9月22日)
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38)　Belosludov Rodion･坂原　悟･谷島健二･高見誠一･久保百司･
宮本　明
``Density触ICtional study on reaction mechanism of Fischer-Tropsch
synthesis: Combinatorial computational chemistⅣ approach''
第86回触媒討論会(触媒討論会A)､ 4DO7､鳥取(2000年9月22日)
39)　吉揮健太郎･万　小紅･大橋仲基･遠藤　明･高見誠一･久保百司･
宮本　明･今村　詮
"貴金属触媒上の水素およびCO吸着に関するコンビナトリアル第-原
理計算''
第86回触媒討論会(触媒討論会A)､ 4D21､鳥取(2000年9月22日)
40)　久保百司･黒川　仁･鈴木　研･高見誠一･宮本　明･今村　詮
"新しい量子分子動力学ソフトウェアの開発と応用"
第23回情報化学討論会､J26､京都(2000年10月27日)
41)　久保百司･黒川　仁･鈴木　研･高見誠一･宮本　明･今村詮
"高速化量子分子動力学プログラムの開発とその材料設計-の応用"
化学ソフトウェア学会年会2000､ 108､つくば(2000年11月3日)
42)　高見誠一･宮原資哉･谷島健二･久保百司･宮本　明
``古典/第-原理ハイブリッド分子動力学プログラムの開発''
化学ソフトウェア学会年会2000､ 109､つくば(2000年11月3日)
43)　BelosludovRodionl･坂原　悟･谷島健二･高見誠一･久保百司･
宮本　明
以Computational study on reaction mechanism of FischerTropsch
synthesis on Fe-based multi-component catalysts"
第30回石油･石油化学討論会､E18､東京(2000年11月7日)
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_.検討"
第20回表面科学講演大会､ 1CO9 (2000年11月29日)
b)　国際会議
1)　A. Endou, K. Yoshizawa, N. Ohashi, S. Takami, M. Kubo, A. Miyamoto,
and E. Broclawik
"On the interaction ofNO with Precious Metal Clusters as Investigated
by Density Functional Calculations''
Indo-Japan Workshop on Materials Design by Computer Simulation, 5,
Sendai(1999年8月24日)
2)　K. Yajima, Y. Ueda, S. Takami, M. Kubo, and A. Miyamoto
``Computational combinatorial chemistⅣ to design且lnCtional materials''
Indo-Japan Workshop on Materials Design by Computer Simulation, 1 1,
sendai (1999年8舟24日)
3)　A. Endou, K. Yoshizawa, N. Ohashi, S. Takami, M. Kubo, A. Miyamoto,
and E. Broclawik
``on the Interaction of NO with Precious Metal Cluster: A Density
Functional Study"
8th International Conference on the Applications of Density Functional
TheoⅣ to ChemistⅣ and Physics, PCIO, Roma (1999年9月7日)
114-
4)　K. Yajima, T. Kanougi, Y. Ueda, S. Takami, M. Kubo, and A. Miyamoto
``Combinatorial Computational Chemistry Approach to the Design of
Zeolite Catalysts fわr the deNOx reaction"
8th International Conference on the Applications of Density Functional
Theory to Chemistry'and Physics, PCll, Roma (1999年9月7日)
5)　M. Kubo, Y. Inaba, T. Onozu, S. Takami, and A. Miyamoto
以Development of Coarse-Grained Molecular Dynamics Method and lts
Application to the CⅣstal Growth Simulation"
International Symposium on Surface Science for Micro- and Nano-
Device Fabrication, Tu-1-C-3, Tokyo (1999年11月30日)
6)　A. Miyamoto, K. Yajima, S. Sakahara, Y. Ueda, B. Rodion, S. Takami,
and M. Kubo
〃Combinatorial Computational Chemistry Approach to the Design of
Catalysts"
Part of SPIE's International Symposium on Optoelectronics 2000,
394卜09, SanJose(2000年1月23日)
7)　A. Miyamoto
``Integrated Computational Chemistry Methods fわr Catalysts Design〃
International Symposium Catalysis in XXI CentuⅣ: From Quantum
ChemistⅣ to Industry, (2000年5月6日)
8)　K. Yajima, Y. Ueda, H. Tsuruya, T. Kanougi, Y. Oumi, S. Takami,
M. Kubo, and A. Miyamoto
〟A Combinatorial Computational Chemistry Approach to the Design of
ion-exchanged ZSM-5 for deNOx Reaction"
ZMPC 2000, 2-B-04, Sendai (2000年8月8日)
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9)　M. Kubo, S. Sakahara, K. Yajima, B. Rodion, S. Takami,
and A. Miyamoto
"Combinatorial Computational ChemistⅣ Approach to the Design of
Fischer-Tropsch and Methanol Synthesis Catalysts for the Production
of High-Quality Transportation Fuels"
International Symposium On ``synthesis of Ecological High Quality
Transportation Fuels", p.59, Sendai (2000年8月23日)
10)　A. Miyamoto, K. Yajima, S. Sakahara, R. Belosludov, S. Takami,
and M. Kubo
"Theoretical Design of Heterogeneous Catalysts: Combinatorial
Computational Chemistry Approach''
The丘rst Japan-US workshop on Combinatorial Material Science and
Technology, p.9, Hawaii (2000年10月1日)
ll)　M. Kubo, H. Kurokawa, Y. Inaba, K. Suzuki, R. Belosludov, S. Takami,
A. Miyamoto, and A. Imamura
"Development of Accelerated Quantum Chemical Molecular Dynamics
Program fわr Combinatorial Computational ChemistⅣ　and Its
Application ''
The丘rst Japan-US workshop on Combinatorial Material Science and
Technology, p.12, Hawaii (2000年10月1日)
12)　S. Takami, M. Miyahara, H. Kurokawa, K. Yajima, M. Kubo,
and A. Miyamoto
``Dynamics of Adsorption Molecules on a Pd suぬce Investigated by
Ab-initio/Classical Hybrid Molecular Dynamics Method"
International Conference on Elementary Processes in Molecule-Metal
Surfhce Interactions, Puerto Ric° (2000年11月12日)
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13)　M. Kubo, K. Yajima, Y. Ueda, T. Kanougi, S. Takami, and A. Miyamoto
``proposal of New Concept - Combinatorial Computational ChemistⅣ
and Its Application to the Design of Novel Catalysts"
PACIFICHEM 2000, INOR 0068, Hawaii (2000年12月15日)
14)　M. Kubo, H. Kurokawa, T. Kusagaya, K. Yoshizawa, K. Yajima,
S. Sakahara, Y. Ueda, S. Takami, A. Miyamoto, and A. Imamura
"Development of New Accelerated Quantum Chemical Molecular
Dynamics Program and Its Application to Catalysts Reaction
Dynamics "
PACIFICHEM 2000, COMM 0040, Hawaii (2000年12月15日)
15)　M. Kubo, H. Kurokawa, K. Yajima, Y. Ueda, Y. Kobayashi, K. Suzuki,
S. Takami, and A. Miyamoto
MDevelopment of New Computational Chemistry Programs for Catalyst
Design''
Bangkok International Conference on Heterogeneous Catalysis, Cat
dsgn2, Bangkok(2001年1月9日)
16)　M. Kubo, H. Kurokawa, Y. Inaba, K. Suzuki, B. Rodion, S. Takami,
A. Miyamoto, M. Kawasaki, M. Yoshimoto, and H. Koinuma
"Development of Accelerated Quantum Chemical Molecular Dynamics
Code for Combinatorial Computational Chemistry"
Part of SPIE's International Symposium on Optoelectronics 2001,
428卜15, SanJose(2001年1月20日)
17)　A. Miyamoto, K. Yajima, S. Sakahara, Y. Ueda, K. Suzuki, A. Endou,
R. Belosludov, S. Takami, and M. Kubo
"Theoretical Design of Heterogeneous Catalysts: Combinatorial
Computational ChemistIY Approach''
Part of SPIE's International Symposium on Optoelectronics 2001,
428卜14, SanJose(2001年1月20日)
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18) K･ Yoshizawa, C. Jung, X. Wan, Y. Ueda, S. Sakahara, K. Yajima,
N･ Ohashi, A･ Endou, R･ Belosludov, S. Takami, M. Kubo,
and A. Miyamoto
uCombinatorial Computational Chemistry Approaches to Catalyst
Screening: A New Concept for the 21th century"
CATSYMP-15 & IPCAT-2, India (2001年1月24日)
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4)　鈴木　研･高見誠一･久保百司･宮本　明
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JCPE Newsletter､ Vol.10､ No.4 (1999) pp. 3-ll.
5)　近江靖則･久保百司･宮本　明
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高分子､48巻､ 5月号(1999)pp. 328-331.
6)　宮本　明･高見誠一･久保百司
"計算化学を用いた触媒研究''
超精密､vol.9 (1999) pp. 77-84.
7)　黒川　仁･山田有場･遠藤　明･高見誠一･久保百司･宮本　明
"Tight-binding分子動力学法を用いたシリコンプラズマ酸化過程の検
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信学技報　TECHNICAL REPORT OF IEICE､ SDM99-150 (1999)
pp.19-24.
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8)　小野津崇之･山田有場･高見誠一･久保百司･宮本　明
"材料開発と計算化学"
表面､ Vol.38､ No.1 (2000) pp. 20-29.
9)　水上浩一･鈴木　愛･寺石和夫･高見誠一･久保百司･宮本　明
``ダイオキシン分解反応に対する計算化学の展開"
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.10)久保百司･高見誠一･宮本明
_. "分子シミュレーションによる複酸化物の表面･界面"
表面科学､ vol.21､ No.2 (2000) pp. 81-88.
ll)　谷島健二･高見誠一･久保百司･宮本　明
``目で見る触媒､吸着剤の働ぎ'
化学と教育､ 48巻､ 2号(2000) pp. 78-83.
12)　山田有場･杉左近潔･遠藤　明･高見誠一･久保百司･宮本　明･
北島正弘
``シリコンプラズマ酸化過程のTight-binding分子動力学シミュレーショ
ン"
表面科学､第21巻､第4号(2000)pp. 188-192.
13)　高見誠一･久保百司･宮本　明
"化学工学-のコンビナトリアルケミストリーのインバクド
化学工学､第64巻､第6号(2000) pp. 281-282.
14)　鈴木　研･高見誠一･久保百司･宮本　明
"コンビナトリアル計算化学"
機能材料､ vol.21､ No.1 (2001) pp. 63-69.
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< <研究成呆概要> >
1)　緒言
地球規模･地域規模での様々な環境問題は､我々人類が早急に解決
すべき最も重大な社会問題の一つであり､ 21世紀においてもこの問題解
決の重要性は増し続けることは間違いない｡環境問題対策において触
媒の果たす役割は大きく､環境触媒の開発は環境調和型の省資源､省
エネルギープロセスの実現､クリーンな環境創生などに結びつくキーテク
ノロジーとして多様な展開が期待されている｡しかし､活性金属､担体､
助触媒など多種多様な成分から構成される触媒体系の最適な組合せの
探索や､厳しい条件の中でも優れた性能を発揮する必要性など､触媒の
設計･開発には多くの課題が残されているのも事実である｡この触媒設
計の分野において､近年の理論化学の進歩とコンピュータの急速な発展
に呼応し計算化学が応用され､触媒反応機構や被毒機構の解明などに
絶大な効果を発揮してきた｡しかし､従来の計算化学は､既に構造や特
性が実験的に理解されている材料において実験的には理解しがたい電
子･原子レベルの情報を得ることが主目的であり､計算化学は実験研究
の補佐的な役割が多かった｡しかし､触媒材料などを構成する成分が増
大するにつれ､検討すべき組合せは膨大になっている｡従って､時間
的･コスト的負担を軽減するためにも計算化学による材料探索という新た
な役割が期待されている｡
近年､コンビナトリアルケミストリーと呼ばれる医薬品の開発を中心に考
案された革新的な物質合成の方法が実験分野において大きな注目を浴
びている｡ 1バッチの反応で1つの化合物を作る従来の方法に対し､この
方法は試薬の組合せと反応場を制御することにより100-10000以上に
及ぶ化合物群を系統的に合成し､望みの性質をもつ物質を効率的かつ
高速にスクリーニングすることを可能にした｡
本研究では､コンビナトリアルケミストリーの概念を計算化学に導入した
｢コンビナトリアル計算化学｣という全く新しいコンセプトを提案し､実質的に
役に立っ計算化学による触媒材料設計の実践を行った｡具体的には､コ
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ンビナトリアル計算化学により､ NOx還元用ゼオライト触媒､メタノール合成
触媒､ FT合成触媒､担持貴金属触媒などについて､高活性かつ耐毒性
に優れる触媒の設計を行った｡一方､実際には触媒活性種以外にも助触
媒､担体などの影響を考慮する必要があり､これら全てを含む大規模なモ
デルを用いて､コンビナトリアル計算化学により各要素の様々な組合せを
検討することが重要である｡そこで､大規模モデルでのコンビナトリアル計
算化学を可能にするため､粗視化分子動力学プログラム､高速化量子分
子動力学プログラム､ Hybrid第一原理量子分子動力学プログラムなどの
開発も行った｡得られた幾つかの代表的な成果についてその概要を以下
に示した｡
2)　粗視化分子動力学法の開発と結晶成長シミュレーションへの応用
通常の分子動力学法では計算時間の関係上､扱える原子数に限界が
あり､より巨大な系を計算することが可能な新しい計算理論が求められて
いる｡そこで､酸化物触媒などの結晶成長シミュレーションに関して､より
大きな系の計算を可能とする粗視化分子動力学法を考案し､そのプログ
ラム(DuaトMOMODY)を開発した｡結晶成長シミュレーションでは､担体
下部のダイナミックスはそれほど表面での析出粒子の結晶成長過程には
大きな影響を与えず､担体温度を一定に保つための熱浴としての役割が
大きいと考えられる｡そこで､析出粒子と担体表面は通常の分子動力学
法を用いて計算を行うが､その他の担体下部を粗視化することによって高
速計算を可能とする粗視化分子動力学法を考案し､ MgO(001)面上にお
けるAu微粒子の結晶成長過程について検討を行った｡その結果､粗視
化分子動力学を用いることにより約10倍の高速化が実現され､本手法に
より担体下部の熱浴としての役割を維持しながら､計算量を大幅に軽演
することに成功した｡さらに､ MgO(001)面上にAu微粒子4個が分散して
形成されるダイナミックスが明らかとなった｡通常の分子動力学法を用いる
限りでは､計算時間の関係上､ MgO(001)面上におけるAu微粒子1個の
形成過程をシミュレーションするのが限界であり､粗視化分子動力学法の
活用により始めて高分散貴金属微粒子の形成過程ダイナミックスを明らか
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にした｡
3)　高速化量子分子動力学プログラムの開発
近年､経験的なポテンシャル関数を使用せずに､量子化学的に系の電
子状態を解き､そこから得られる原子間力に従って､系のダイナミックスを
求める量子分子動力学法が注目されている｡実際､環境浄化触媒や燃
料合成触媒などでの複雑な触媒反応を高精度に取り扱うには､種々の温
度条件下で電子状態をも考慮した分子動力学計算を行う必要がある｡そ
~のような方法として､ CarとParrinelloの提案した第-原理量子分子動力
学法が最も有名であるが､現実的には数百～数千原子以上の系を計算
しなければならない触媒反応のような複雑系には､計算時間の関係上ま
だまだ対応できないのが現状である｡そこで､より計算負荷の軽い量子分
子動力学法の開発が求められている｡本研究では､系の電子状態を
Tight-Binding法に基づいて計算を行う高速化量子分子動力学プログラ
ムColorsを開発した｡このColorsプログラムを用いることにより､電子状態
を解きながら系のダイナミックスを調べることができる｡高速化量子分子動
力学法では電子状態の計算に必要なパラメータを第-原理計算に基づ
いて決定しているため､第一原理量子分子動力学計算に匹敵する精度
を持っている｡また､第-原理分子動力学プログラムとColorsプログラム
を用いた時の計算に必要なCPU時間を比較したところ､ Colorsプログラム
では約4000-5000倍の高速化を実現できていることが確認された｡これ
は10年以上必要な計算がたった1日で完了することを意味している0
4)　化学反応を伴う結晶成長シミュレータの開発
従来の古典分子動力学法に基づく結晶成長シミュレータでは単純な金
属原子や酸化物分子の堆積過程による結晶成長過程をシミュレーション
することは可能であるが､実際の触媒担体表面や添加成分の導入など､
表面化学反応を伴う結晶成長過程をシミュレーションすることはできない｡
そこで本研究では､高速化量子分子動力学法を用いることによって化学
反応を伴う結晶成長過程をシミュレーションすることが可能なシミュレータ
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MOMODY/Colorsを開発した｡本プログラムでは､担体の上方から金属
原子､酸化物分子､気体分子などを連続的に析出することが可能であり､
様々な材料の結晶成長ダイナミックスを解明することができる｡特に､担体
温度､析出分子の速度､析出時間間隔､析出個数などを自由に変化して
シミュレーションできるため､結晶成長における様々な実験条件の最適化
も期待される｡さらに､本手法の大きな特徴として､量子分子動力学法に
基づく計算であるため､析出分子と担体間の電子移動や表面上での化学
反応などをシミュレーションでき､結晶成長過程での結合の解離や生成な
どを再現することが可能となった｡
5)　開殻系高速化量子分子動力学プログラムの開発
3)で示したように､触媒反応を解明するために､電子状態の記述に基
づく反応性の議論に加え､分子の振動ダイナミックスを支配する温度の影
響についても考慮できるColorsプログラムの開発に成功した｡しかし､
CH3ラジカルやスピンを持つ遷移金属化合物などの開殻系を扱うことが出
来なかった｡そこで本研究では､ Colorsプログラムを開殻系にも適用でき
るように拡張した｡具体的には､第-原理のHartree-Fock-Roothaanの式
におけるαおよびβ電子の差に対応する項を取り入れ､ Colorsプログラム
においてスピンを持つ系も考慮可能とした｡従って､様々な触媒反応過程
で生成される多様なラジカル種なども検討可能となり､電子状態の不安定
な反応中間体なども精密に扱いながら反応ダイナミックスを観察できるよう
になった｡
6)　Hybrid第-原理量子分子動力学プログラムの開発
第-原理量子分子動力学法では厳密な計算により､化学反応ダイナミ
ックスを扱えるが､計算時間の関係上､数十原子系が限界である｡このよ
うな現状では､活性金属のみならず､助触媒､担体といった様々な要素が
絡み合う触媒反応を扱うことが出来ない｡そこで､第-原理量子化学計算
と古典分子動力学法をHybrid化したHybrid第一原理量子分子動力学計
算プログラムを開発した｡担体などを含む触媒全体において､その構成
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原子は膨大となるが､分子が直接反応する部分は活性点近傍の限られた
範囲である｡この場合､反応中心以外の原子は触媒構造を維持するため
の外場の役割および熱浴としての役割が主であり､そのダイナミックスの
古典分子動力学法の範囲でも十分に表現できる｡そこで､反応中心を第
-原理量子分子動力学法で､その周囲を古典分子動力学法で取り扱うこ
とにより､計算の精度を維持したままで従来の第-原理量子分子動力学
法に比べて桁違いの高速化を実現することに成功した｡
~7)　コンビナトリアル計算化学による耐毒性に優れたNOx還元触媒の
設計
希薄燃焼(リーンバーン)条件で動作するエンジンの排気ガスからNOx
を除去できる触媒として､近年イオン交換zsM-5が注目を浴びている｡し
かし､ Ga-ZSM-5に代表されるように耐水蒸気性､耐SOx性に劣るものが
多く､実用化の障害となっている｡ゼオライトの触媒性能は交換イオン種
により大きく変わることが知られているため､本研究ではコンビナトリアル計
算化学を適用して耐毒性に優れた交換イオン種の探索を行った｡ここで､
耐毒性は触媒活性点である交換イオン-のNO分子と被毒分子(水分子､
SOx分子)の吸着エネルギーの差により評価した｡その結果､すでに実験
から耐水蒸気性に優れていることが知られるFe-ZSM-5などに加えて､
Ir-ZSM-5やTl-ZSM-5なども耐水蒸気性に優れていることが初めて予測
された｡さらに､耐SO2性や耐SO｡性についても検討を行い､優れたイオ
ン種の探索および提案を行った｡耐毒性に優れていると予測された触煤
の一部は計算による提案以降､実験によって検証されている｡つまり､コ
ンビナトリアル計算化学が未知の材料に対する予測にも有効であることが
明らかとなった｡
8)　コンビナトアル計算化学による高性能メタノール合成触媒の設計
現在､エネルギー利用の高効率化と低環境負荷の観点から高品位燃
料の合成が期待されている｡高品位輸送燃料の一つであるジメチルエー
テル合成のキーステップとしてメタノール合成が注目されている｡従来ま
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で工業的に用いられてきたCu/ZnO系触媒に限らず多くの金属種の触媒
活性を探るには多大な時間と労力を浪費する｡そこで本研究では､コンビ
ナトリアル計算化学により高性能メタノール合成触媒の設計を行った｡原
料となるCO分子からメタノエルが合成されるまでの各反応中間体につい
て種々の金属および金属イオン上でのエネルギープロファイルを求めた｡
その結果､触媒上でのメタノール生成までエネルギー的にスムーズに進
行し､かつ最終的に触媒からのメタノールの脱離が容易に起こりやすい､
Cu､ Pd､ Ag､ Ir､ Pt､ Au種が高性能メタノール合成触媒として有効である
ことが提案された｡ Cuは実際に工業用メタノール合成触媒として利用され
ている｡また､ Pdもメタノール合成触媒として実験的に報告されていること
から､コンビナトリアル計算化学による予測の有効性も確認された｡
9)　コンビナトリアル計算化学による高性能FT合成触媒の設計
石油枯渇問題や酸性雨など環境問題の観点から､石油に替わる資
源として有望な石炭や天然ガスを改質して得られる合成ガス(COと水素
の混合ガス)を原料にしてFT反応により高品位燃料を合成することが期
待されている｡ FT反応により合成される炭化水素は硫黄分や芳香族化合
物を全く含有せず極めてクリーンな燃料で､さらに､燃焼特性も非常に優
れている｡しかし､ FT反応では通常､生成物はシュルツ･フローリー分布
則に従い､その選択性を制御することは困難である｡また､原料の合成ガ
ス中に共存する微量の硫黄含有化合物による触媒劣化など実用化に向
けて多くの問題が残されている｡一方､ FT合成触媒は活性金属に加えて､
活性や選択性を向上させる助触媒についても効率的かつ高速な触媒設
計が求められている｡そこで本研究では､コンビナトリアル計算化学により､
高活性かつ耐硫黄性に優れた新規FT合成触媒の理論設計を行った｡
現在､主な工業的FT合成触媒として用いられているFe､ Co触媒につ
いて､種々の異種金属を助触媒として添加することにより､原料であるCO
の活性化および被毒分子である硫黄含有化合物に対する耐毒性-及ぼ
す影響を調べた｡各触媒上における種々の反応中間体の安定吸着状態
をコンビナトリアル計算化学により求めた｡ Fe触媒にMo,Zrを助触媒とし
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て添加するとFT反応の初期段階として重要なcH2ラジカル生成がスムー
ズに進行することがわかった｡さらに､ Fe触媒にMo､ Mn､ Zrを､ Co触媒
にMo､ Si､ Mn､ Zrを助触媒として添加した触媒は優れた耐硫黄性を示す
ことが予測された｡
ー27-
TOUR ： Tohoku University Repository 
コメント・シート 
 
本報告書収録の学術雑誌等発表論文は本ファイルに登録しておりません。なお、このうち東北大学
在籍の研究者の論文で、かつ、出版社等から著作権の許諾が得られた論文は、個別に TOURに登録
しております。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
TOUR 
http://ir.library.tohoku.ac.jp/ 
 
